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DOI:10.31868/RFL.2024.139-140Спектроскопия гигантского комбинационного рассеяния (ГКР) светастановится все более актуальным оптическим методом исследованиямолекулярного состава вещества благодаря развитию новых технологическихвозможностей производства плазмонных нанорезонаторных структур [1].Плазмонные нанорезонаторные структуры, реализующие ГКР, могут бытьвыполнены, в виде массивов наночастиц золота или серебра, образующихметаллические кластеры [2,3,4] или иметь регулярную морфологию поверхностисо сложной геометрией, включая гофрированные поверхности с нанослоемметалла, диски, блоки, острия, наносферы, нанополости [1,5-8]. Преимуществомиспользования регулярных плазмонных структур в ГКР-спектроскопии являетсявозможность настройки положения резонансных частот на стоксовы частотыанализируемых веществ, варьируя форму и геометрию поверхности самихрезонаторов, тем самым увеличивая селективность спектроскопии, и самоеглавное стабильность и воспроизводимость сигнала ГКР.В работе [6] авторы предложили аналитическую теорию и моделированиеплазмонов, возбуждаемых в металлодиэлектрических метаповерхностях,состоящих из модулированного диэлектрика, покрытого нанослоем серебра. Такиеметаллодиэлектрические метаповерхности, работают как открытые плазмонныерезонаторы. Метаповерхноси изготавливались методом интерференционнойлитографии и использовались для обнаружения 4-меркаптофенилбороновойкислоты, образующей прочные дисульфидные связи с нанослоем серебра, темсамым обеспечивая максимальное сближение молекул с серебрянойповерхностью.В данном докладе мы представляем простую аналитическую теориюусиления комбинационного рассеяния металлическими микросферами. Теориякачественно описывает усиление сигнала ГКР от сферических диэлектрическихчастиц (полимерных сфер, вирусов, глобул белка и т.д.), покрытых тонкойсеребряной оболочкой. Теория позволяет рассчитать изменение сигнала ГКР взависимости от толщины нанослоя металла поверх, скажем, вируса. Излучающиймолекулярный диполь взаимодействует с металлической оболочкой и возбуждаетповерхностные плазмоны. Плазмонные колебания достигают максимума, когдачастота диполя близка к плазмонному резонансу металлической оболочки, а самдиполь находится вблизи плазмонной оболочки. Эффективный дипольколлективного электронного колебания может быть намного большемолекулярного диполя, который усиливается сам по себе из-за классическогоэффекта ГКР. Поэтому усиление излучения за счет металлической оболочки



умножается на коэффициент усиления ГКР, который обусловлен прямымвзаимодействием молекулярного диполя с поверхностью металла. В результатеполучаем резонансный фактор усиления для ГКР от покрытого металлическойоболочкой микрообъекта (полистирольной сферы, вируса и т.д.) Gres ≈q2(ak)2(q-1)(δ+(ak/q)2q+1)-4, где а радиус металлической оболочки, q – прядок плазмонногорезонанса (см. Рис. 1), δ =Im(ɛm)/|Re(ɛm)|<<1 это обратная добротность металла, k=ω/с волновой вектор. Полученная оценка для резонансного ГКР зависит отчастоты, которая, как правило, фиксирована в реальном эксперименте, и радиусамикросферы. При этом считается, что для каждого радиуса a, и частотыω толщинаметаллической оболочки d принимает резонансные значения dres≈a/(q|Re ɛm(ω)|),что приблизительно соответствует целому числу плазмонов, укладывающихся наметаллической оболочке, как это показано на Рис.1.

Рис. 1. Плазмонные резонансы в полистирольной сфере, покрытой серебренной нанооболочкой.
Находится усиление комбинационного рассеяния молекул, находящихсявнутри сферического плазмонного резонатора. Проведено экспериментальноеисследование комбинационного рассеяния полистирольных микросфер, покрытыхнанослоем серебра.Авторы выражают глубокую признательность В.П. Драчеву, С.С.Косолобову и В.А. Олейникову за полезные дискуссии.ФинансированиеРабота выполнена при поддержке Российского научного фонда (грант № 23-19-00788) https://rscf.ru/project/23-19-00788/.
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